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光ファイバーを通 しての光子飛行時間測定による

蛍光分光

理 学 部 渡辺 純 二,木 下修 一(豊 中4147)

〔は じ め に 〕

最近の光 ファイバ ーの製造技術の進歩によ り、良質の ファイバーが比較的容易に実験室でも手に入る
1)

ようにな って きた。今回は、 この光 ファイバーを分光素子 として用 いた蛍光の分光法 について報告 し

たい。この分光法では分光器を必要 とせず、また ファイバーは細 く、 しか も曲げ られ るので、 これは分

光器の配置が幾可学的に困難な極低温下の実験や人体中での分光などに適 している。 また、広い波長領

域のスペク トルを同時に測定できるので、OMA(オ プテ ィカルマルチチ ャネル アナ ライザ ー)に 代わ

る働 きをさせることもできる。この分光法の原理 は、光 ファイバ ー中を伝播 する光の速度が波長によ り

異なるという点に基づ いており(例 え1ま、溶融石英 でで きた.長さ1㎞ の光ファイバー中を500nmと

600nmの 光 が通過する時間の差 は約40nsに な る)、 試料をパルス光で励起 し、試料か らの発光を フ

ァイバー中に通 し、出て くる蛍光パル スの飛行時間分布を測定す ることにより蛍光 スペ ク トルを得る こ

とができる。我々は光源 としてモー ド同期 アル ゴンレーザーを用い、非常に高感度な時間相関単一光子

計数苗)'8)を 組 み合わせ、弱 い発光 でも迅速にその スペク トルが測定で きることを確かめた。試料 とし

て用いたのは、生体中に入ると癌細胞に集まりやす く、また、その際に特異な 蛍光スペ ク トルを示す こ

とが知 られて いるヘマ トポル フィ リンとい う色素 である。

〔測 定 装 置 〕

図1に 測定 システムを示す。 モー ド同

期 アルゴ ンレーザーか らの出力光(波 長

514,5nm,パ ル ス幅約150ps)の 繰 り返

し周波数 は81MHzと 高 すぎるので、超

音波デ ィフレクターで約5MHzに 落 とし

パルス間隔を約200nsに した。 試料か ら

の発光 は顕微鏡の対物 レンズ(×10)で 集

光して光 ファイバーの入 口に焦点を結ば

せ、出 口か ら出て きた・螢光を再び レンズ

で集光 し光 電子 増 倍 管(浜 松ホ トニク

スR928)の 光 電面に結嫁 させた。この様

に光電面上に像を結ばせたのは、用いる

光電面の面積を小 さくするこ とに より、

光電子増倍管内での電子の飛行時間を一
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定にさせ るためである。また、ここで用いた光 ファイバ ーは長さが1,045m,コ ア とクラヅ ドの直径 が

それぞれ50μm,125μmの グレーデ ィ ド・イ ンデ ヅクス多 モー ド石英 ファイバーである。一方、励起 光

パル スの一部は半透鏡 で分げて フォ トダイオー ドで検 出する。光 電子増倍管か らの単一光子によるパル

スとフ ォ トダイオー ドか らのパル スの時間差はTAC(時 間波高変換器)で 測定ずる。TACは 二 つの

パル スの時間間隔に比例 した:電圧パル スを出力す る装置で10 .ps以 下 という高い時間分解能を もってい

る。TACの 出 力はMCA(多 チ ャンネル波高分析器)に 入力 し、その波高分布を求める。 この測定 を

繰 り返 し行 なっているとMCAに は光電子増倍管に入 った フォ トンの検出 された時間の分布が得 られる。

ヘマ トポルフィ リンか ら発せ られた時は蛍光寿命程度の時間的ひろが りしか もたなか った 蛍光は光 ファ

イバーを通過する中で短い波 長の成分が徐 々におくれ てくるために、 ファイバーを透過 した後は蛍光 ス

ペ ク トルを反映 した時間分布を もつことにな り、 これがMCA中 に 記憶 されるというわけである。

〔光 ファイバー 中 の』パ ル スの 伝播 特 性〕

光ファイバー中の光パルスの伝播は物質分散と多モード分散という二つの分散により特徴づけ られる。

前者は屈折率の波長依存性に基づくもので、ファイバー分光法はこの性質を用いたものである。後者は

ファイバー内のモードによる光路長の変化を表

わし、この分光法の波長分解能を示す重要な要

素となる。そこで、スペクトル幅の狭いアルゴ

ンレーザー光を ファイバーに通 し、長 さ1mと

1,045mの 二 本の ファイバーにつ いて時間幅の

広が りを測定 してみた。その結果を図2に 示す。

1mの ファイバ ーは長 さが充分に短いので、こ

の広が りは励起 レーザー自身のパルス幅と検出

器の時間応答により決 まっている と考え られる。

これに対 し、1,045mの フ ァイバ ーの方が時間

幅が広いのは多 モー ド分散に よるためで、 これ

による時間幅の広が りは290psに な ることが

わか った。この広が りは波長幅に換算すると約

Inmに す ぎず、今回の実験のよ うに幅広い ス

ペ ク トルをもつものに対 しては無視で きる。

(a)

⇒

1m

一230ps

〔ヘマ トポルフィリンの蛍光 スペク トル〕
　 　

ファイバー分光法により測定 したIOMの ヘ

マ トポル フィリンの ジオキサン溶液における蛍

光 スペ ク トルの測定結果を図3に 示す。横軸の

時間0は514.5nmの 波 長に対応 している。励

起光の平均出力は2mW、 積 算時間は30秒 であ

る。横軸の波長は いろいろな波長の レーザーパ
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ルスのフ ァイバー内の飛行時間か ら求めた値で、溶 融

石英の屈折率のデータか ら計算 した値 とも極めて良 く

一致 している
。光フ ァイバーの透過損失は短波 長側で

かな り大 きいので、タングステ ンランプで測定 した透

過率を用いて補 正したのが図4a)の スペクトルである。

このスペク トルは分光器 で測定 した 蛍光 スペク トル

(図4b)に 非 常によく似ていることがわか る。 この様 〉、

に、波長掃引をすることな く溺 い励起でも短時間で 篇
仁

S加 比の高いスペク トルが得 られ ることが確め られた。2

細か い点 に触れ ると、図4のa)とb)と を比べると1三

この方法で測定 した スペク トルの方が約7㎜:か 一シ

フ トしていることがわか る。ヘマ トポル フィリンの ジ

オキサン溶液の場合 蛍光寿命がL8nsあ り、指数関数

的に減衰する蛍光の時間プロフィ・→レが、時間的に遅れ

る波長成分即ち短波長側 と重な って、 この様なずれを

起 した ものと説 明され る。実際、デ コンボ リューシ ョ

ンによる計算に より、実験誤 差の範囲内で波長のずれ

を補正することがで きることも確め られた。
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以上、大 ざっぱに ファイバー分光による我々の実験結果を報告 した。 この分光法は、精密な分光 とい

うよりはモニターとして時 々刻 々変化 していくものについて、その場所 で測定 したい場合には特 に有効

と思われ る。皆様方のアイデアをお待ち したい。

なお、実験に用いた光 ファイバーは基礎工の末田研究室 よりお借 りした ものである。 ここに感謝する

次第です。
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